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摘要 　　在低气压超声速 cw HF 化学激光放大器中 ,假设平动和转动非平衡交叉弛

豫同时起作用. 对于气流介质的层流和湍流扩散混合两类流动模型 ,分别导出了饱

和增益谱的表示式 ,并进行了数值计算. 计算结果表明 ,湍流扩散混合模型与实验结

果符合得更好.
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早年 ,人们曾发现低气压 CO2 分子激光的饱和增益与频率有关的线形呈现非均匀加宽和

均匀加宽并存的现象[1 ] . 尔后又从实验上研究了 Doppler 加宽 CO2 激光器 ( CO2∶N2∶He =

0. 1∶0. 1∶0. 8 ,10 ×1331332 Pa)的交叉弛豫效应 [2 ] . 连续波 HF 化学激光器的工作气压一般

在 1～10 ×1331332 Pa 范围 ,在这个压力水平下 ,增益介质应该是非均匀加宽的 ,但实验结果

并非如此[3 ] . 早期 ,人们用激光介质处于平动平衡和转动平衡的模型[4 ]研究了激光器的输出

功率. 后来人们又提出了转动非平衡模型[5 ]或平动非平衡模型[6 ] ,并研究了连续波化学激光

器的源流 (source flow)效应[7 ,8 ] . 这些研究对连续波化学激光器的某些性能给出了合理的解

释. Stepanov 等人[9 ]用平动和转动非平衡模型研究了几种特殊激光系统 (放电 CO2 激光器 ,

脉冲和连续波 HF 化学激光器) 的均匀加宽和非均匀加宽的饱和强度. Mirels[10 ]拟用平动和

转动非平衡模型研究连续波 HF 化学激光放大器的饱和增益谱和激光振荡器的饱和性能 ,但

是 ,该文的计算和结论实际上是在假定转动平衡和平动非平衡条件下得到的. 文献 [ 11 ]和

[ 12 ]用“对流2非平衡交叉弛豫”模型对气流介质的层流和湍流混合两类流动情形的增益饱和

规律和增益谱的特性进行了研究. 在超声速 cw HF 化学激光器的实际操作条件下[3 ] ,考虑到

平动非平衡和转动非平衡同时起作用的一般情况 ,尚未见到文献报道.

本文进一步发展和完善了 Doppler 加宽的低气压连续波化学激光的增益饱和理论 ,考虑

了平动非平衡和转动非平衡的交叉弛豫效应 ,并分别对层流和湍流扩散混合两种可能的流动

模型 ,导出了饱和增益谱的普遍关系 ,并严格地进行了数值计算和作图 ,将计算结果与实验进

行了比较 ,本理论与实验相符合.
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1 　实验安排
本文理论的算例是计算文献[ 3 ]的实验测量结果. 为清楚起见 ,文献 [ 3 ]的实验安排简述

图 1 　超声速 cw HF 激光放大器示意图

如下. 超声速扩散连续波 HF 激光放大器的示意

图如图 1 所示. 实验条件如下 : H2 和 F 从超声喷

咀扩散生成 HF 并导致 HF 的振动激发. 超声喷

咀共 36 个. 生成的激活介质 HF 片在垂直于流

动方向 (图中 x 方向) 的宽度和高度分别为 18cm

和 2. 5cm. 压力为 6 ×133. 332 Pa. 这个放大器

由两束连续波 HF 激光照明 ,这两束激光均垂直

于 HF 的流动方向且共轴 ,以使得两束激光与激

活介质同样的分子群发生作用. 两束激光中 ,一

束为高功率激光 ,功率密度达 80W/ cm2 ,以便能

使 HF 介质饱和 ;另一束为低功率的探测光 ,在喷咀下游 0. 4cm 处垂直于 HF 的流动方向入

射 ,并对频率扫描 ,以测定激光跃迁的增益线形与频率的关系. 测定 HF 激光跃迁选定 P2 (8)

支. 为了将低功率激光增益信号与高功率饱和激光信号区分开 ,探测激光与饱和激光是彼此

正交偏振的 ,整个实验装置复杂精密 ,其详细情况见文献[ 3 ] .

2 　理论模型
用下标 1 和 2 分别标记激光跃迁的激活介质的下能级和上能级. ν和φ(ν) 分别是激光频

率和单位时间通过单位面积的频率为ν的光子数目. 设激光沿垂直于介质流动方向 ( x 方向)

的 y 方向入射 ,热速度为 v y 的粒子的 Doppler 移动后的频率为ν′,ν′应为

ν′= ν0 1 +
v y

c
, (1)

这里ν0 是介质谱线的中心频率. nv ( J ,ν′) 表示振动能级为 v ,转动能级为 J ,Doppler 频率为
ν′的粒子数密度. Doppler 频率为ν′的粒子发射中心频率为ν′,均匀线宽为Δνh 的均匀加宽谱

线 ,其跃迁截面σ(ν,ν′) 为
σ(ν,ν′) = σ0 L (ν,ν′) , (2)

式中

L (ν,ν′) =
(Δνh/ 2) 2

(ν - ν′) 2 + (Δνh/ 2) 2 , (3)

对于平动平衡情形 ,具有 Maxwell 热速度分布的粒子 ,其介质归一化 Doppler 线形函数为

g (ν′,ν0) =
nv ( J ,ν′)

nv ( J) =
1

Δνd

4ln2
π exp - 4ln2

ν′- ν0

Δνd

2

, (4)

式中Δνd 是 Doppler 线宽. 对于转动平衡情形 ,如果忽略振动能级对转动能量温度 T R 的影

响 ,则转动能级 J 的粒子数分布函数为

f ( J) =
nv ( J )

nv
=

g ( J) exp ( - EJ / k T)

6
J

g ( J) exp ( - EJ / k T)
, (5)

第 8 期 范安辅等 : HF 化学激光放大器的交叉弛豫动力学研究 743　　



式中 EJ = (2J + 1) k T R 是转动能量 ,对于 HF , T R = 30. 16 K. g ( J) = 2J + 1 是转动能级的简

并度 ,

nv ( J ) =∫
∞

0
nv ( J ,ν) dν, 　nv = 6

J

nv ( J) . (6)

　　我们考察 P 支激光跃迁 :

v + 1 , 　J - 1 → v , 　J , (7)

P2 (8)支是指 v + 1 = 2 , J = 8. 假设化学反应只产生激光上能级粒子 ,且这些粒子是处于平动

平衡和转动平衡 ;一般来说 ,这种化学抽运是与介质扩散距离有关的. 假设在介质扩散过程

中 ,介质粒子既处于平动非平衡 ,又处于转动非平衡 ,并存在平动交叉弛豫和转动交叉弛豫效

应 ,这些效应均引起激光能级上粒子数的变化 ,且粒子数的变化分别与能级上粒子对平动平衡

及转动平衡的偏离成比例. 于是 ,以速度 u 沿 x 方向超声速扩散的激活介质与激光相互作用

的主方程为

5 n2 ( J2 ,ν′)

5 t
+ u

5 n2 ( J 2 ,ν′)

5 x
= np ( x )τ- 1

p g (ν′,ν0) f ( J 2) - τ- 1
c n2 ( J2 ,ν′) +

τ- 1
t [ g (ν′,ν0) n2 ( J2) - n2 ( J 2 ,ν′) ] +τ- 1

r [ f ( J2) g (ν′,ν0) n2 - n2 ( J2 ,ν′) ] -

σ0 L (ν,ν′)φ(ν) [ n2 ( J2 ,ν′) - βn1 ( J1 ,ν′) ] , (8)

5 n1 ( J1 ,ν′)

5 t
+ u

5 n1 ( J 1 ,ν′)

5 x
= τ- 1

c n2 ( J 2 ,ν′) +τ- 1
t [ g (ν′,ν0) n1 ( J 1) - n1 ( J 1 ,ν′) ] +

τ- 1
r [ f ( J 1) g (ν′,ν0) n1 ( J1) - n1 ( J1 ,ν′) ] +

σ0 L (ν,ν′)φ(ν) [ n2 ( J2 ,ν′) - βn1 ( J1 ,ν′) ] , (9)

(8)式中右边各项分别表示激光上能级的化学反应抽运 ,碰撞消激发 ,平动非平衡交叉弛豫 ,转

动非平衡交叉弛豫和受激发射与吸收. np ( x )τ- 1
p 是化学反应抽运率 ,τp 为抽运时间 ,τ- 1

c 是

激光上能级碰撞消激发速率 ,τ- 1
t 和τ- 1

r 分别是平动非平衡交叉弛豫速率和转动非平衡交叉

弛豫速率 ,β= g ( J 2) / g ( J 1) . (9)式中右边各项是表示激光下能级的 ,其意义与 (8)式相同.

引入下列无量纲参量 :

ζ = x/ uτc , R t = τc/τt , R r = τc/τr , 　Rp = τc/τp , (10)

Rp , R t 和 R r 分别是抽运强度 ,平动交叉弛豫强度和转动交叉弛豫强度. ζ为无量纲扩散流

动距离. 在稳态情形 ,方程 (8)和 (9)可化为

5
5ζΔn ( J 1 , J2 ,ν′) = np (ζ) Rp g (ν′,ν0) f ( J2) - Δn ( J 1 , J2 ,ν′) - βΝ( J1 , J 2 ,ν′) +

R t g (ν′,ν0)Δn ( J 1 , J2) - R tΔn ( J1 , J2 ,ν′) +

R r g (ν′,ν0) [ f ( J 2) n2 - βf ( J 1) n1 ] - R rΔn ( J1 , J2 ,ν′) -

R t IνL (ν,ν′)Δn ( J 1 , J2 ,ν′) , (11)

5
5ζN ( J 1 , J2 ,ν′) = np (ζ) Rp g (ν′,ν0) f ( J2) + R t g (ν′,ν0) N ( J 1 , J2) -

R t N ( J1 , J2 ,ν′) + R r g (ν′,ν0) [ f ( J 2) n2 + f ( J1) n1 ] -

R r N ( J1 , J2 ,ν′) , (12)
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式中

Δn ( J1 , J 2 ,ν′) = n2 ( J 2 ,ν′) - βn1 ( J1 ,ν′) , 　Δn ( J1 , J 2) =∫
∞

0
Δn ( J1 , J 2 ,ν′) dν′, (13a)

N ( J 1 , J2 ,ν′) = n2 ( J2 ,ν′) + n1 ( J1 ,ν′) , 　N ( J1 , J 2) =∫
∞

0
N ( J1 , J2 ,ν′) dν′,

N = 6
J

i

N ( J 1 , J2) ; (13b)

Iν = (1 +β)σ0τtφ(ν) = Jν/ J s , 　　Jν = φ(ν) hν, 　J s = hν/ (1 +β)σ0τt , (13c)

J s 是由于饱和效应引起增益线形发生改变的激光强度 , Iν是无量纲光强. 将方程 (11) 和 (12)

对ν′积分 ,对 J i 求和 ,得到

5
5ζΔn ( J 1 , J2) = np (ζ) Rp f ( J2) - Δn ( J 1 , J2) - βN ( J 1 , J 2) - R r [ f ( J2) n2 - βf ( J1) n1 ] -

R rΔn ( J 1 , J2) + R t Iν∫
∞

0
L (ν,ν′)Δn ( J1 , J 2 ,ν′) dν′, (14)

5
5ζN ( J 1 , J2) = np (ζ) Rp f ( J2) + R r [ f ( J 2) n2 + f ( J1) n1 ] - R r N ( J1 , J 2) , (15)

5
5ζN = np (ζ) Rp , (16)

HF 化学激光的工作温度 T = 400 K , HF 的化学反应的抽运时间约为τp≈4 ×10 - 7 s[9 ] ,碰撞

消激发时间为τc = 1/ kc≈7 ×10 - 6 s (见附录) ,抽运强度 Rp 的量级为 10. HF 的平动非平衡

弛豫强度 R t 和转动非平衡弛豫强度 R r 的量级均为 102 (见第 3 节) . 因此可以假设 R t , R r µ
1 ; R t , R r µ Rp ,于是从 (15)和 (16)式得到

N ( J 1 , J2) = N f ( J 2) , (17)

且方程 (11)和 (14) 可以简化. 分别以 R - 1
t ×(11) , R - 1

r ×(14) ,并略去有 R - 1
t 和 R - 1

r 的项 ,

得
Δn ( J 1 , J2 ,ν′)

Δn ( J 1 , J 2)
=

g (ν′,ν0)

1 +
R r

R t
+ IνL (ν,ν′)

1 +
R r

R t
·

f ( J2) n2 - βf ( J1) n1

Δn ( J 1 , J2)
, (18)

f ( J2) n2 - βf ( J1) n1

Δn ( J1 , J2)
= 1 +

R t

R r
Iν∫

∞

0
L (ν,ν′)

Δn ( J1 , J2 ,ν′)

Δn ( J 1 , J2)
, (19)

将 (19)式代入 (18)式 ,得到关于Δn ( J1 , J2 ,ν′) 的自洽方程
Δn ( J 1 , J 2 ,ν′)

Δn ( J1 , J 2)
=

g (ν′,ν0)

1 +
R r

R t
+ IνL (ν,ν′)

1 +
R r

R t
+ Iν∫

∞

0
L (ν,ν′)

Δn ( J1 , J 2 ,ν′)

Δn ( J1 , J2)
dν′. (20)

为了求得方程 (20)的解析解 ,在 (18)式中取近似

f ( J 2) n2 - βf ( J 1) n1 =Δn ( J 1 , J2) , (21)

并代入 (20)式和 (14)式 ,考虑到 (16)和 (17)式分别得到

Δn ( J1 , J 2 ,ν′) =
g (ν′,ν0)

1 +
R r

R t
+ IνL (ν,ν′)

Δn ( J1 , J2) 1 +
R r

R t
(1 + IνP(ν) ) , (22)
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5
5ζΔn ( J1 , J2) =

5 N
5ζ - βN f ( J2) - 1 + R t Iν 1 +

R r

R t
P(ν) Δn ( J1 , J2) , (23)

式中

P(ν) =∫
∞

0

L (ν,ν′) g (ν′,ν0)

1 +
R r

R t
+ IνL (ν,ν′)

dν′=
1
π∫

∞

- ∞

η2e - t
2

(ξ - t) 2 1 +
R r

R t
+ 1 +

R r

R t
+ Iνη2

d t ,

(24)

其中ξ, t 和η分别为

ξ = 4ln2
ν - ν0

Δνd
, 　t = 4ln2

ν′- ν0

Δνd
, 　η = ln2

Δνh

Δνd
, (25)

ξ和η分别为调谐参数和加宽参数. (22)式中的Δn ( J 1 , J2) 可由求解方程 (23) 得到. 为了求

解方程 (23) ,我们需要知道参加化学反应的气体介质从超声喷咀扩散出来后的流场性质. 有

实际意义的扩散流动有两类 ,即层流和湍流.

扩散流动模型 I :对于层流混合情形

N = np Rpζ
1/ 2 . (26)

扩散流动模型 II : 对于湍流混合情形

N = np Rpζ. (27)

对于层流和湍流扩散模型 ,方程 (23)的解分别为

ΔnL ( J1 , J 2) = np Rp f ( J2)
1

1 + 1 +
R r

R t
Sν

3/ 2 ·　　　　

1 +β+ 1 +
R r

R t
Sν D 1 + 1 +

R r

R t
Sν ζ - β 1 + 1 +

R r

R t
Sν ζ , (28)

Δn T ( J1 , J 2) = np Rp f ( J2) 1

1 + 1 +
R r

R t
Sν

2 ·　　　　

1 +β+ 1 +
R r

R t
Sν 1 - exp - 1 + 1 +

R r

R t
Sνζ - β 1 + 1 +

R r

R t
Sνζ , 　(29)

式中 Sν = R t IνP(ν) , D ( x) = e - x
2

∫
x

0
e t

2

d t 是 Dawson 积分[13 ] .

3 　饱和增益谱
设引起 HF 介质饱和的高功率激光的频率为νj ,单位时间通过单位面积的光子数为

φ(νj) ,无量纲光强为 Ij = J j/ J s ( J j =φ(νj) hνj) ;同时在扩散流动区ζD 处垂直于扩散流动方向

入射一束频率ν可调的低功率激光 ,即探测光. 那么 ,探测光的增益就表征了饱和激光引起的

HF 介质饱和效应的频率特性. 探测光的增益系数为

G (ν, Ij) =∫
∞

0
σ(ν,ν′)Δnj ( J 1 , J2 ,ν′) dν′, (30)

746　　 中 　　国 　　科 　　学 　　(A 　辑) 第 28 卷



由 (22)式 ,上式中的Δn j ( J1 , J 2 ,ν′) 应为

Δnj ( J1 , J 2 ,ν′) =
g (ν′,ν0)

1 +
R r

R t
+ Ij L (νj ,ν′)

Δnj ( J1 , J 2) 1 +
R r

R t
(1 + Ij P(νj) ) , (31)

式中 P(νj)是 (24)式中的ν=νj , Iν= Ij的值 ,即

P(νj) =
1
π∫

∞

- ∞

η2e - t
2

(ξj - t) 2 1 +
R r

R t
+ 1 +

R r

R t
+ Ij η2

d t , (32)

对于层流和湍流扩散流动模型 ,Δnj ( J1 , J 2) 分别取公式 (28) 和 (29) 式 ,其中ζ应为ζD , Sν应

为 S j : S j = R t Ij P(νj) . 于是对两类扩散流动模型 ,分别得到

[ G (ν,Ιj) / G0 (ν0) ] L =

1 +
R r

R t
[1 + Ij P(νj) ]

1

1 + 1 +
R r

R t
S j

3/ 2 ·
1

(1 +β) D ( ζD) - β ζD

·

1 +β+ 1 +
R r

R t
S j D 1 + 1 +

R r

R t
S j ζD - β 1 + 1 +

R r

R t
S j ζD ·

1

∫
∞

- ∞

e - t
2

t2 +η2 d t

·∫
∞

- ∞

e - t
2

(ξ - t) 2 +η2 ·
(ξj - t) 2 +η2

1 +
R r

R t
(ξj - t) 2 + 1 +

R r

R t
+Ιj η2

d t , (33)

[ G (ν,Ιj) / G0 (ν0) ] T =

1 +
R r

R t
[1 + Ij P(νj) ]

1

1 + 1 +
R r

R t
S j

2 ·
1

(1 +β) [1 - exp ( - ζD) ] - βζD
·

1 +β+ 1 +
R r

R t
S j 1 - exp - 1 + 1 +

R r

R t
S j ζD - β 1 + 1 +

R r

R t
S j ζD ·

1

∫
∞

- ∞

e - t
2

t2 +η2 d t

·∫
∞

- ∞

e - t
2

(ξ - t) 2 +η2 ·
(ξj - t) 2 +η2

1 +
R r

R t
(ξj - t) 2 + 1 +

R r

R t
+Ιj η2

d t , (34)

为了与实验进行比较 ,我们按照 HF 化学激光的 P2 (8) 支进行计算. HF 化学激光的平均温度

T = 400 K. 波长λ= 2. 7～3. 2μm. P2 (8)支的λ= 2. 911μm ,β= 1. 13. Doppler 线宽

Δνd = 2
2 k Tln2

mc2

1/ 2

ν0 = (960 . 3/λ) ( T/ 400) 1/ 2 (20/ M ) 1/ 2s- 1 , (35)

式中λ是波长 ,以 m 为单位 ; M 是克分子量 ,以 g 为单位 ; T 是绝对温度 ,对 P2 (8) 支算得

Δνd = 330 ×106 Hz. 分子激光的均匀线宽以碰撞线宽为主. 估计 HF 激光谱线的碰撞线宽通

常假设[9 ]

ΔωL = (2/ 133 . 332) ×108 P/ T , (36)

式中ΔωL 单位是 rad/ s ; P 是气压 ,以 Pa 为单位 ; T 是绝对温度. 当 P = 6 ×133. 332 Pa , T =
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400 K时 ,ΔωL = 6 ×107 rad/ s ,ΔνL =ΔωL / 2π= 9. 55 ×106 Hz ,加宽参数η= 0. 02. 当 P = 10

Pa 时 ,η= 0 . 04. 碰撞消激发速率 (见附录) kc = 1. 433 ×105s - 1 , τc = k - 1
c = 6. 98 ×10 - 6 s ;平动

非平衡弛豫时间τt = 1/ (2ΔνL) = 5. 24 ×10 - 8s ,转动非平衡弛豫时间τr = 1/ΔνL = 1. 05 ×10 - 7

s. R t =τc/τt = 133 , R r =τc/τr = 0. 5 R t . 实验探测是取ξj = 0. 4 ,并在无量纲扩散流动距离

ζD = 0. 305 处 (在喷咀下游 014cm)测量饱和增益. 对于层流扩散和湍流扩散两类扩散流动模

型分别按照 (33)和 (34)式用计算机进行数值计算和作图 ,其结果示于图 2 和图 3. 文献 [ 3 ]的

实验结果示于图 4. 我们看到理论与实验是相符合的 ,特别是湍流扩散混合模型 ,理论计算结

果与实验符合得相当好.

图 2 　超声速扩散层流混合 cw HF 化学激光放大器的饱和谱线形
ζD = 0. 305 , ξj = 0. 4. (a) η= 0. 02 , (b) η= 0. 04

图 3 　超声速扩散湍流混合 cw HF 化学激光放大器的饱和谱线形
ζD = 0. 305 , ξj = 0. 4. (a) η= 0. 02 , (b) η= 0. 04
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图 4 　文献[3 ]关于超声速扩散 cw HF 化学激光放大器的饱和谱线形的实验曲线
ζD = 0. 305 , ξj = 0. 4. (a) η= 0. 02 , (b) η= 0. 04

4 　结论和讨论
低气压超声速扩散连续波 HF 化学激光放大器的饱和增益不仅与饱和光强、加宽参数和

激光频率有关 ,而且还与介质扩散流动距离有关. 饱和增益线形呈非均匀和均匀加宽并存的

“反常”谱线形 ,平动非平衡弛豫和转动非平衡弛豫都对这种“反常”的混合线形起作用.

湍流扩散混合流动模型与层流扩散混合流动模型相比 ,更与实验结果符合 ,这似乎令人不

解. 我们认为 ,即使超声喷咀和流道的设计加工以及安排都很理想 ,甚至混合气体 H2 和 F 均

分别实现理想的层流扩散 ,但在混合气体的边界面 ,完全有可能是“湍流混合”,边界面呈现波

浪形 ,因此湍流扩散混合模型更符合实际情形.
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附录
　　HF 碰撞消激发速率的计算.

HF 化学激光的碰撞消激发是

HF ( v + 1) + M i

�k i
c

　　
HF ( v) + M i , (A1)

碰撞消激发速率是 [10 ]

kc = P 6
i

Pi

P

�ki
c

R0 T
, (A2)

�ki
c/ R0 T 的值见表 A1. 表 A1 中 R0 = 82. 06 (cm3·atm) / (mol·K) . 连续波 HF 化学激光器的参数值是 [10 ]

HF∶H2∶He∶O2 = 0. 12∶0. 47∶0. 39∶0. 02.平均温度 T = 400 K ,当 P = 6 ×133. 332 Pa ,对于 P2 (8) 支 ,计算得

kc = 1. 433 ×105 s - 1 . P = 10 ×133. 332 Pa , kc = 2. 388 ×105 s - 1 .

表 A1 　�ki
c/ R0 T 的计算值 ( T = 400 K)

M i

�k i
c

计算式 数值/ cm3·mol - 1·s - 1

�k i
c

R 0 T
/ atm·s - 1

HF ( v + 1) 2. 6 (3 ×1014 T - 1 + 3. 5 ×104 T 2. 26) 4. 71 ×1012 1. 43 ×108

F ( v + 1) 2. 7 (1. 9 ×1013e - 1359/ T) 4. 13 ×1012 1. 25 ×108

H2 ( v + 1) 2. 7 (6 ×1011 T - 1 + 104 T 2. 28) 6. 54 ×1010 1. 99 ×106

He ( v + 1) 2. 7 (3. 7 ×10 - 5 T 4. 5) 3. 30 ×107 1. 01 ×103
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